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論文内容要旨
粉砕や分散は古代から欠かすことの出来ない技術である。たとえば、岩石を砕いて土器や陶器の
原料として用いたり、顔料として使用したりすることができる。固体が粉砕により微細化されて粉体とな
ることで、粒子の表面積が増加し、固体では得られない新しい機能が現れる。その粉砕分散工程で
用いられるのが粉砕機や分散機である。粉砕工程は多くのエネルギーを必要とするが粉砕の効率は
あまり高し、ものではない。そのため、目的に応じた粉砕方法、分散機を選択することが重要である。
衝撃、圧縮、勇断、摩擦、ずり応力などによる機械的エネルギーで粉砕する方法には乾式と湿式
の二つの方法がある。乾式法により粉砕された粒子は粒子と粒子が結びつき凝集する。その凝集現
象は微粒子になるほど顕著で、 3pm 以下の粉砕は原理上難しし、とされている。一方、湿式法は凝
集粒子の解砕に有効な手段であり、近年ますますナノ粒子は数~数十ナノメートルという微粒子が
均一に溶媒に分散した状態が求められるようになってきている。
これを達成するには、湿式媒体撹枠ミルを主体とした強力な粉砕・分散機が用いられている。湿式
媒体撹枠ミルにはしてつかの種類があるが、その一つがビーズミルである。ビーズミルはミル容器内
にビーズを充填し、水、溶剤、モノマーなどの溶媒と顔料などの固体粒子を混合したスラリーを入口
からポンプで送液し、出口から回収する連続運転がで、きるようになっているのが一般的な装置構造
である。ミノレ容器内ではローターが高速回転し、ビーズを強制的に撹枠させて固体粒子を微粒化・
均一分散させるようになっている。
しかしながら、ミル内のビーズ、挙動はブラックボ、ックスであり、ビーズミル運転の条件決定は経験と勘、
アイデアと実験を繰り返すトライアンドエラーを行し、ながら実験が行われているのが現状である。
ミル内のビーズ挙動の解析は、シミュレーションによって解明されつつあるが、ボールミルなどピー
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ズ個数がそれほど多くなし、ミルについてのシミュレーションがほとんどで、あった。なお、ボールミルな
どのビーズ挙動のシミュレーションの手段として離散要素法(DEM， Discrete Element Method) 
が主に用いられているが、 DEM は粒子一つ一つの挙動を追跡する解析方法であるため、粒子個
数が多くなると計算時聞が非常に長くなる問題があった。
ビーズミルで用いられるビーズはナノ粒子への要求が進むにつれ、ますます微小ビーズを使う機
会が多くなってきている。しかしながら、それらビーズミルにおけるビーズ、挙動をシミュレーションで解
析するには、ビーズ、ミルのビーズ個数が多過ぎ、るためますます困難になっている。
ナノ粒子粉体の性能を十分に発揮させるためには、まず湿式法により一次粒子まで解砕・分散さ
せる必要がある。その際、工業化を視野に、大型分散装置の最適化操作が必要であり、そのために
は、実験のみによる最適化に依存するのではなく、シミュレーション法を効果的に，駆使した最適化が
望まれる。その上で、ナノ粒子粉体の湿式分散操作と解砕・分散生成物の的確な評価との関連性を
明確にすることが大切である。
そのための研究アプローチのーっとして、ビーズミルにおけるビーズ運動を的確に把握できるシミ
ュレーション法を開発することが不可欠で、ある。その上で、撹枠ミル内で、のビーズ運動とナノ粒子粉
体の分散性との関連性を明確にすることが重要になる。
よって、以下の6章より構成される内容とした。
第1章では、顔料としてのカーボ、ンブ、ラックの製法とその分散の重要性、意義について述べ、その
分散には湿式解砕・分散操作が効果的であり、分散機としての湿式撹枠ミルの分類と分散機構を詳
述した。その上で、これらの操作と分散性についての過去の研究例を念頭に置き、重要ながらも未
解明で、ある大型撹枠ミル内で、の媒体運動の把握の重要性と生成物の分散性評価との関連性の把
握の重要性を指摘し、本論文の目指す内容を示した。
第2章では、 多量のビーズの三次元運動を計算で、きる粗粒化モデ、ルを提案し、可視化実験から
得られるビーズ運動と比較して粗粒化モデルの妥当性について検討した。
ビーズ、ミノレは湿式媒体撹梓ミルの一つで、あり、カーボ、ンブ、ラックなどの顔料の湿式分散に活用され
ているが、ミノレ運転の最適化は実験によって最適条件を見いだす、いわゆる“経験的手法"が一般的
であった。この経験的手法は、装置内構造、アジテーター形状、ロータ一回転速度、ビーズ径やそ
の充填率、分散時間などのミノレ運転条件のみならず、原料の粒子径・粒度分布、固体濃度、ミル投
入量などの分散される粉体の条件や特性を変化させた場合のミル運転から生成物を得て、所望する
生成物を得るための条件を求めて行く方法であり、多大な労力はもとより、実験時間なども長時間要
する。その点からこの経験的手法は、最適操作条件探索法としては必ずしも効果的とはし、えない。
この最適操作条件の探索を効率良く行う一手法としては、媒体運動をシミュレーションによって求め、
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最低限度の実験情報と融合・相関させて、そこから普遍的情報を見いだす、いわゆる“シミュレーショ
ンと実験との融合による操作条件の最適化探索法"が効果的である。しかしながら、微小径ビーズを
用いるビーズミルでは、ミノレ内に充填するビーズの個数は膨大になり、その運動をDEM シミュレー
ションで解明するには膨大な計算時間を要する。
そこで、ビーズミルを対象にした粗粒化モデ、ルを提案し、可視化実験から得られるビーズ運動と比
較して粗粒化モデルの妥当性について検討した結果、実際のビーズ運動と粗粒化粒子の挙動を一
致することができる条件が存在することを提示出来た。
第3章では、第2章で、述べた粗粒化モデルについてビーズミルサイズをスケールアップした場合に
おいても適用可能か検討を行った。
ビーズミルなどの湿式撹枠ミルは顔料やカーボ、ンブ、ラックなどの微粉体を一次粒子まで、解砕・分
散させる装置として多用されている。工業的なミルの容量は数十~数百リットルであり、ミル容器には
多量のビーズが充填され、スラリー中の顔料微粉体などの解砕・分散が行われる。その場合のミル運
転操作の最適化は、すでに第2章で、述べたように経験的手法によって決められているが、その効率
は必ずしも高しせは言えない。
そこで、第2章で提案した粗粒化モデルを用い、大型のビーズミルを想定してビーズ運動をシミュ
レーションし、スケールアップによる粗粒化モデ、ルの適用妥当性を検討した。
その結果、ピ}ズ、ミルをスケールアップさせた場合においても粗粒化モデルによりミル内ビーズ運
動が再現できることを明らかにした。
第4章では、第2章、第3章の結果を踏まえ、ビーズ、ミル内ビーズ速度を粗粒化モデ、ルを用いて
DEM シミュレーションし、その結果を基にビーズ、の衝突エネルギーを計算して、その結果と実際に
顔料としてカーボ、ンブラックナノ粒子粉末を分散させた場合の分散性との関連'1生を明確lこした。
第2章ではピーズミル内のビーズ運動のDEMシミュレーションを短時間で、的確に計算で、きる粗粒
化モデ、ルを提案し、第3 章では提案した粗粒化モデルを用いビーズミルをスケールアップさせた際
の多量のビーズ運動をDEM シミュレーションできることを確認したが、そのミル容器内のビーズ速
度ないしはその衝突エネルギーは、ビーズ、ミルにより分散される微粉末の分散性と関連すると考えら
れる。
そこで、ピ}ズミル内におけるビーズ速度をDEM シミュレーションによって求め、その速度デー
タに基づきビーズ、の衝突エネルギーを求め、それに対する同ミルによる湿式でのカーボ、ンブ、ラック分
散性を実験から求め、両者の関係を究明することとした。分散性として本章では、カーボ、ンブ、ラックス
ラリーの粗大粒子の数に着目し、その数を分散性の指標として提案する。
その結果、ビーズの衝突エネルギーとカーボンブ、ラックの分散速度との聞には一定の関係がある
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ことが判明し、ビーズミル内のビーズ、運動をシミュレーションによって把握することにより試料の分散
が把握可能であることを明確にした。
第5章では、ビーズ、ミルのサイズを変化させ、カーボ、ンブラック試料を分散させた場合の媒体運動
から得られる衝突エネルギーとカーボ、ンブ、ラックの分散性の関連性を検討した。
カーボ、ンブラックの分散にはビーズミルが効果的で、あり、第4 章ではナノミルで、の分散において、
その分散性はミル内のビーズの衝突エネルギーによって左右されることが確認できた。ここでの衝突
エネルギーは、粗粒化モデ、ノレを用いDEM シミュレーションによって求められるビーズの速度から計
算で求めたものである。その際、当然のことながら、シミュレーションで求めたビーズ速度は可視化実
験のデータと一致してしもということは当然である。
しかしながら、一つのミルで、の衝突エネルギーと分散性の相関についての結果では信頼性が乏し
く、それをより確実にするためにはビーズミルのスケールを変更して“衝突エネルギーと分散性との相
関"を確認する必要がある。ただし、この点についての情報は、ミノレ内でのビーズ、速度の把握が困難
であるため極めて少ないのが現状である。
そこで、カーボンブ、ラックのビーズミルによる分散において、ミノレスケールを変化させた場合のビー
ズ速度について粗粒化モデルを用いてDEM シミュレーションし、そのデータに基づきビーズの衝
突エネルギーを求め、ミノレスケールを変更した際の分散性との相関を検討した。
その結果、ミノレスケールを変化させた場合においても、カーボ、ンブ、ラックの分散速度とビーズの衝
突エネルギーの聞に相関が確認できた。また、その衝突エネルギーを接線成分と法線成分に分割し
た場合、法線成分の衝突エネノレギ一成分がカーボ、ンブラックの分散速度と高い相関性が示されるこ
とを見いだした。
第 6 章は結論であり、各章の研究成果をまとめて示した。
以上のように本論文では、粉体現象の追求法として最近注目を浴びているコンピューターシミュレ
ーション法の一つである DEM シミュレーションの課題を論じ、ビーズミルにおけるビーズ運動のシミ
ュレーションを可能とする粗粒化モデ、ルを提案した。組粒化モデルを用いることによりビーズミル内ビ
ーズ挙動を三次元で再現することができた。また、それらビーズ運動から得られる衝突エネルギーと
カーボ、ンブ、ラックの分散速度の関係について相関を得ることができ、ミルスケールを変化させた際に
も衝突エネルギ}と分散速度との間に相闘が確認できた。よって、本研究の手法はカーボンブラック
の分散速度の予測のみならず、ミルのスケールアップの指標となり得る。
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論文審査結果の要旨
顔料などのナノ粒子は、索杉消平I去などのピルドアップ法で製造されるが、通常、凝集状態にあり、これを一次粒子まで解
砕・分散させることが、その顔料物質・粉体としての機能向上には不可欠である。この解砕・分散には、湿式撹枠ミルが用い
られるが、工業化には大型のミルが必要であり、その最適化運転・操作が必要である。これらミルの最適化操作の探索は、
多くの操作条件を変化させ実験主体で決定する経蜘句方法に依存しているのが現状である。これでは、特定の原料に適用
できf最適操作条件は、原料ロットの変化やミノレ構造の変更などには対応で、きず，より効期句な最適条件扶定法が強く求め
られている。そのための方策として，湿式撹枠ミノレ内で、の媒体(ビーズ3運動を把握で、きるシミュレーションj去を開発すること
が望まれる。
本研究では，離散要素法(DEM) に基づくシミュレーション法を』駆使し、湿式撹枠ミル(分散装置)の設計と操作の効率的
な最適化法を構築することを目指し，ミル内における多数の媒体(ビーズ)運動を的確に把握できるDEMシミュレーション法
を採用するに当たり粗粒化モデルを提案し，その妥当性を検討した.次いで，粗粒化モデルによる大型ミルlこおけるビーズ
運動のシミュレートし，実誤射直との一致はもちろん計算負荷低減が達成できることを明確にした.その条件の下で，ミノレ内ビ、
ーズ運動とカーボンフ守ラックナノ粒子粉体の分散性との関連性についてまとめたものであり、全編6章より構成される。
第1章は、緒論であり本研究の背景、特徴を述べ、関連する過去の研究例を示した上で、本研究の目的と研究の概要
を述べている。
第2章は、多量の微小ビーズ、の3次元運動のシミュレートを可能にする粗粒化モデ、ノレを提案し、可視化実蜘羽専られる
ピ、ーズ運動と比較して粗粒化モデルの妥当性について検討した。適切に摩擦係数を選択することにより、実際のビーズ運
動と粗粒仕粒子(ビーズの集合体)の運動が一致することを明確にした。
第3章は、第2章で述べた粗粒化モデ〉レを用い、湿式撹枠ミノレをスケールアップした場合の組粒化ビーズ運動をシミュレ
ートし、その結果が可視化実験結果とよく一致することを確認し、大型の撹ヂ宇ミルにおいても粗粒化モデ、ノレによるDEMシミ
ュレーションj去によりビーズ運動が良好に再現で、きることを明らカミにした。
第4章は、第2章、第3章の結果を踏まえ、湿式撹枠ミル内の粗粒化ビーズ運動をシミュレートし、粗粒化ビーズの衝突エネ
ルギーを求め，カーボンフ守ラックナノ粒子粉体の分散速度との関連性を明確にした。
第5章は，湿式撹枠ミルのスケールをさらに大型化し、カーボ、ンブ、ラックナノ粒子粉体を分散させた場合において、組粒
化ビーズ運動羽専られる衝突エネノレギーとカーボ、ンブ、ラックの分散速度の聞には、ミルサイズによらず一定の相関関係が
成立することを確認し、粗粒化モデルによるDEMシミュレーションj去からのビーズ運動を求めることによりカーボ、ンブラック
の分散速度が的確に評価できることを確認している。
第6 章は備命であり、各章で得られた結言をまとめてし泊。
以上、本論文は、目初にな数の湿式撹枠ミノレ内ビ、ーズの運動をDEMシミュレーション法により計算するうえで、計算負荷
{酎債するための粗粒化モデ、ルを提案し，その有効性を種々のスケールの湿式撹枠ミルを用いて検証しつつ，同ミルを用
いて顔料としてのカーボ、ンブ、ラックナノ粒子粉体の分散を行い、分散速度と粗粒化ビーズの運動情報との関連性を明確
にした内容であり、環境科学、素材工学の分野に寄与する多くの知見を提示している。
よって、本論文同専士(学術の学位論文として合格と認める。
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